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論 文 内 容 要 旨
タンタル酸ニオブ酸カリウム(K皿al鵡03,KTN)は強誘電常誘電相転移に伴い、相転移温度Tc付近の温度にて巨大な誘電率(数
万オーダ)と2次の電気光学係数を持つため、KrN単結晶を用いることにより、光偏向器や光変調器といった電気光学デバイスの駆
動電圧やデバイスサイズを劇的に小さくすることが可能である。しかしながら、KrN結晶を用いた光デ城イスは長年実用化されずに
いる。その理由は、融液と成長する結晶で組成(thとNbの組成比)が異なることや、結晶育成時のわずかな温度変動により組成(Ta
とNbの組成比)が変化してしまうという技術的な難しさがあるためである。KTNは,相転翻 昆度TcがMの 組成量xに関して線
形に増加するため、結晶育成時に結晶内においてxが空間的に変化したとすると,Tcも空間的に変化する。するとそれに合わせて誘
電率と2次の電気光学係数も空間的に変化するため、デ城イス全体としての電気光学特性がThとNbの組成比分布に大きく依存して
しまうeもし誘電率と2次の電気光学係数の空間分布が非常に大きい,すなわち,非常に不均一な結晶を用いて光デバイスを作製し
たとすると,デバイス動作特性を保証することが難しくなると考えられる。すなわち,KTNを用いた光デ獄イスの特性管理・保証を
するためには,xやTcが,どの程度の空間均一性 を持っているのかを予め見積もっておく必要があるeそれと同時に、Tc分布と光デ
バイス特性との関係を明ら掴こすることも極めて重要である。また、不均一な結晶を用いた場合、同一Uッ ト1ウエハにもかかわらず
チップ毎に特性がばらつくことになり、仕様を満たすチップ数の減少(歩留まりの低下)や、個々のデバイスに対するデバイス動作
条件の調整が発生することにより、光デバイス作製コス ト高に直結する。これらの問題を防ぐためには、結晶均一性評価を行い、そ
の結果を結晶成長条件にフィー ドバックし、均一な結晶が育成される条件を絞り込むことが必要である。以上のことから、KrN結晶
の均一性評価技術を確立することは非常に意義深い研究であると言える。著者はこのような観点から、走査型非線形誘電率顕微鏡
(SNDM:ScanningNonlinearDiele(血icMicmsoopy)を用いたKTN単結晶のTc分布評価i装置の開発を行い、その上で、光デバイ
スとして光偏向器に着目し、π分布と偏向角との関連を明らかにする研究を行った。本論文はその成果をまとめたものであり、全編
6章よりなる。
第1章 「序論」では、本研究の背景と、目的と意義を述べた。まず産業や社会における光偏向器の役割、光偏向器の種類 ・特徴、
KT珂結晶を用いた光偏向現象の発見について記述し、その後、KTN単結晶均一性評価技術の重要性と課題について述べた。また、
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本研究の目的が、(1)KrN単結晶をSNDMで評価する際の問題点 ・課題を明らかにした上で、(2)KTN単結晶の相転移温度の
均一・」性を評価できる測定装置を提案 ・開発し、(3)実際にKTN単結晶の相転移温度の均一一性が評価可能であることを実証し、(4)
光デバイスとして光偏向器に着目し、相転移温度の均一性と偏向角との関連を明らかにすること、であることを掲げた。
第2章 「電気光学結晶KTNとSNDM」では、まず、1.電気光学効果、2、空間電荷制限状態における光偏向、3.本研究で扱
う材料であるKTN単結晶、4.KTNの組成変動とその評価方法、5.本研究で用いる評価技術であるSNDMについて概観し、次
章以降で用いる概念や数式を整理した。KrNのT田Nb糸且成比が空間分布している場合、誘電率や2次の電気光学係数が空間分布す
ることを述べ、KTNを用いた光デバイスの特性管理 ・保証をするためには、これらの空間均一性 を評価することが重要であることを
述べた。また、その空間均一性を評価する装置として、誘電率に換算して1%の変動を検出可能であることを要求仕様として設定し、
それが相転移温度測定精度△Tc〈O.1℃、Nb組成測定精度tS,tiく1.5x10'4に対応することを示し鶴 また、数ミリ～数センチ角程度の
KTN結晶のマクロスコピックな分布を評価することが目的であることから、空間分解能が100ミクロン以下であることを装置への
要求仕様として設定した。以上の測定精度 ・空間分解能が実現可能と思われる測定手法の比較を行い、その中からSNDMを選択し
た理由を述べた。そして、SNDMでKrNを評価する際の問題点 ・課題として、L発 振周波数のプローブ荷重依存牲、2。発振周
波数の表面状態依存性の二点を抽出し、それらの課題を解決するために行った本研究の動機を明らかにした。特にLに 関しては、
KrNのように誘電率が非常に大きい結晶の場合、発振周波数が誘電率だけでなくプローブ荷重にも依存することを示し、一定のプロ
ーブ荷重を実現することが重要であることを指摘した。
第3章fプローブ荷重型SNDMの開発」では、一点目の課題を克服する一定プローブ荷重の実現が可能となる、プローブ荷重型
SNDMの提案 ・開発を行った。プローブを、装置に固定された中空円筒導体と、上下に可動な棒状の中'O導体(質量m)とから構成
することにより、プローブ荷重が重力mgとなり一定となることを述べ、実際に開発を行った(図1)。本技術により、電気的な手法
でKTNの局所的なTcの測定が可能であることを世界で初めて実験的に実証した(図2)。また、KTN単結晶のTcが測定精度△Tcニ
O.09℃(組成換算で△x=1.4x1〔)'4)で測定可能 あることを示し、第2章で設定した測定精度を満たしていることを確認し縞 更
に空間分解能が数ミクロン(接触円半径2.2pm)と見積もられ、第2章で設定した空間分解能を満たしていることを確認しtCa更に
場所を変えて測定を繰り返すことによりKrN単結晶のTc面内分布の可視化が可能であることを示した後(図3)、本技術の限界(発
振周波数の再現性)について述べた。
第4章 「発振器荷重型SNDMの開発」では、第3章で提案 ・開発したプローブに改良を加え、更に二点目の課題を克服するため
に恒温槽内にSNDMを設置することにより、再現性のある発振周波数測定が可能となる、発振器荷重型SNDMの提案 ・開発を行つ
た。まず最初に、測定毎の発振周波数の再現性が有る場合、誘電率の定量測定が可能となるだけでなく、プローブの面内走査が可能
となるため、多地点測定時の測定日繝 短縮化が可能、相転移に伴う試料へのダメージを最ノ珂匕可能、といったメリットがあることを
述べ、発振周波数の測定再現性の実現の重要性を明確にし尨 そして、プローブが固定された発振器が鉛直方向に滑らかに可動とな
る構造にすることにより、プローブ荷重が重力mg(mは可動部の質量)となり一定となることを述べ、実際に開発を行った(図4)。
プローブをKrN表面から離した後に再度接触させても発振周波数の再現性があることを二週間にわたり確認した後、プローブ走査
速度に対して十分ゆっくり温度をスイープしつつ、KTN単結晶とプローブ先端の接触 ・非接触を繰り返してプローブの面内走査を行
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うことにより、一回の温度スイープでKTNのTc分布が測定可能であることを実験的に示し(図5)、将来の巨大誘電率の定量測定 ・
測定時間の短縮化に目処をつけた。また、KrN単結晶のTcが測定精度△Tc=O.OS℃で測定可能であることを示し、第2章で設定し
た測定精度を満たしていることを確認した。更に空間分解能が数十ミクロン(接触円半径17.9ym)と見積もられ、第2章で設定し
た空間分解能を満たしていることを確認した。
第5章 「相転移温度分布と光デバイス特性との関連」では、まず、Tc面内分布が均一になるにつれ、比誘電18i,E}の最大値と、鄰dT
の最大値が大きくなることを26個の試料を用いて実験的に示し、均L性と誘電率の間に相関があることを確認した(図6)。次に、
KTN光デバイス特性として偏向角に着目し、Tc面内分布が大きい結晶では偏向角の光入射位置依存性が大きく、Tc面内分布が小さ
い結晶では偏向角の光入射位置依存性が小さいことを確認し、欄 翩 晨度分布と偏向角の光入射位置依存性との間に相関があること
を示した(図7)。最後に、Tc面内分布とq温度依存牲から局所的な誘電率の1直を評価し、その値を用いて偏向角の大きさを見積るこ
とにより、偏向角の光入射位置依存性の実験結果が定性的に説明できることを示した(図7)。
第6章 「結論」では、以上の全章の内容を総括した。
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論文審査結果の要旨
タンタル酸 ニオブ酸 カ リウム(KTai-xNb.03,KTN)は強誘電 一常誘電相転移 に伴い,相 転移温度Tc
付近の温度 において巨大 な誘電率 と2次 の電気光学係数 を待つため,こ れ を電気光学デバ イスに用 いる
と,駆 動 電圧やデバイスサイズを劇 的に小 さくすることが可能で ある。KTNの,相 転移 温度TcはNlt)
の組成 量xに関 して線形 に増加 す るため,結晶育成時 に結晶内においてxが空間的に変化 したとす ると,
Tc及び2次 の電気光学係数 も空間的に変化す ることにな り,デ バイス としての電気光学特性がTaと
Nbの 組成 比分布 に大き く依存 して しま う。従 って,Tc分布 とデバイス特性 との関係 を明 らかにす るこ
とは極 めて重要で ある。著者 はこの よ うな観点 か ら,走 査型非線 形誘電率顕微鏡(SNDM:Scanning
NonlinearDielectricMicroscopy)を用いたKTN単 結晶のTc分布評価装置の開発 を行い,そ の上でTc
分布 と光デバイス特性 との関連 を明 らかにす る研究を行 った。本論文はその成果 をま とめたものであ り
全編6章 よりなる。
第1章 は序論で ある。
第2章 では,SNDMでKTNを 評価す る際の課題 を抽出 してい る。 第一の課題は,SNDMの 発振周
波数のプ ローブ荷重依存性 であ り,KTNの よ うに巨大な誘電率を有す る結晶をSNDMに て評価す る場
合,発 振周波数 がプ ローブ直下の局所的 な誘電率だ けでは決定 されず,プ ロー ブ先端形状に も依存す る
ため,誘 電率評価 を行 うためには一定のプ ローブ荷重 を実現す ることが重要であ る。第 二の課題 は,発
振周波数 の表面状態依存性 であ り,試 料やプ ローブの表面が さらされ る環境 に変動が あるとそれ らの表
面状態が変動 して しま うため,誘 電率評価を行 うためには一定の環境下で測定 を行 うことが必要 である。
第3章 では,上 記第一の課題 を克服す るために,一 定プ ローブ荷重 を実現す るSNDMの 提案 ・開発
を行ってい る。本技術によ り,電気的 な手法でKTNの 局所的なTcの測定が可能で あることを世界で初
めて実証 した。また,KTN単 結 晶のTcの測定精度 が,△Tc=O.09℃であることを示 した。 この精度 を
組成の精度drに変換す るとAx・=1.4×10-4とな り,他 の手法で実現す ることが困難 な測定精度 を達成 し
てい ることを示 した。更に走査 と計測 を繰 り返す ことによ り,KTN単 結晶のTc面内分布の可視化が可
能であ ることを示 した。 これ らは巨大 な誘電率を持っ材料 の π 分布 を高精度 に計測で きることを初 め
て明 らかに したもの であ り重要 な成果 である。
第4章 では,上 記第二の課題 を克服す るために,恒 温槽内に新 たに開発 した発振器荷 重型SNDMを
設置す る ことに よ り,再 現性 の高 い発 振周波数 測定を達成 している ことを記 述 してい る。 プ ローブの
KTN表 面へ の着脱 を複数 回行 っても発振周波数 の測定再現性 が高い ことを明 らかに した後,プ ローブ
走査速度 に対 して充分ゆっ くり温度 をスイープ しつつ面内走査を行 うこ とに よ り,一 回の温度 スイープ
でKTNのTc分 布 が測定可能 であることを実証 した。これ によ り,多地点測定時の測定時間の短縮化が
可能であ ることを示 し,将 来必要 とされ る巨大誘電率の定量測定 の可能性 も示 した。 これは実用上重要
な成果 である。
第5章 では,Tc面内分布 と,比 誘電率q並 びにその温度微分d4/dTとの関係 を明 らかに してい る。 更
に光デバイ ス として光偏向器 を取 り上げ,跪 面内分布 と偏 向角の光入射位置依 存性 を関係 づけるこ とに
成功 している。また,Tc面内分布 と誘電率の温度依存性 の測定結果 か ら評価 した局所 的な誘電 率の値 を
用いて偏 向角 の大 きさを見積 り,そ の光入射位置依存性 を評価 した ところ,実 験結果 と良 く一致す るこ
とを確認 した。これ はSNDMに よるTc面内分布計測の工学的応用 として具体的かつ重要な成 果である。
第6章 は結論であ る。
以上要す るに本論文は,KTN単 結晶 のTc均一性が評価 可能な装置の開発 を行い,更 にTc均一性 と光
デバイス特性 との関連を明 らかに したものであ り,電 子工学 の発 展に寄与す るところが少な くない。
よって,本 論文 は博士(工学)の学位 論文 として合格 と認め る。
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